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SnmCu 互 连 体 系 丙 面 和 金属 间 化 合 物 层 Kirkendall 
空洞 演化 和 生长 动力 学 的 晶体 相 场 法 模拟 


(华南 理工 大 学 材料 科学 与 工程 学 院 , 广州 510640) 


摘 要 采用 二 元 合金 晶体 相 场 模型 模拟 研究 了 Sn/Cu 互 连 体 系 Cu/CusSn 界面 及 金属 间 化 合 物 层 中 Kirkendall 空洞 形成 和 
貌 演化 及 长 大 过 程 , 对 Kirkendall 空洞 生长 的 微观 机 制 进 行 了 前 析 , 同时 还 模拟 和 分 析 了 界面 CusSn 层 厚度 和 杂质 含量 对 
Kirkendall 空洞 形 貌 和 生长 动力 学 的 影响 . 研究 表明 , Kirkendall 空洞 的 生长 过 程 由 4 个 阶段 组 成 : Cu/CusSn 界面 形成 大 量 原 
子 错 配 区 , 原子 错 配 区 迅速 成 长 为 空洞 , 空洞 的 长 大 及 随后 的 空洞 合并 生长 . Kirkendall 空洞 优先 在 Cu/CusSn 界面 处 形 核 ， 
其 尺寸 随时 效 时 间 的 延长 而 增 大 , 并 在 时 效 后 期 空洞 的 生长 伴随 有 空洞 的 合并 . CusSn 层 厚度 增加 和 杂质 含量 增多 均 使 得 
Kirkendall 空洞 数量 和 生长 指数 增加 以 及 尺寸 增 大 , 并 且 2 种 情况 下 空洞 数量 随时 间 的 变化 均 呈 现 先 增 后 减 的 规律 . 
关键 词 Kirkendall 空洞 , 金属 间 化 合 物 , 生长 动力 学 , 组 织 演化 , 晶体 相 场 法 
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ABSTRACT With the development of electronic products towards further miniaturization, multifunction and 
high- reliability, the packaging density has been increasing and the dimension of solder joints has been scaling 
down. In electronic packaging, during the soldering process of Sn/Cu system, an intermetallic compound (IMC) 
layer is formed at the interface between the molten solder and pad (substrate), the interfacial microstructure plays 
an important role in the reliability of solder interconnects. Generally, during the reflow soldering and subsequent 
aging process, a large number of Kirkendall voids may form at the CU/CusSn interface and in the CusSn layer. The 
existence of Kirkendall voids may increase the potential for brittle interfacial fracture of solder interconnects and 
reduce the thermal conductivity. Thus, characterization of formation and growth of Kirkendall voids is very impor- 


tant for the evaluation of performance and reliability of solder interconnects. In this work, the formation and 
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growth of Kirkendall voids at the Cu/CusSn interface and in the CusSn layer of Sn/Cu solder System have been in- 
vestigated by means of phase field crystal modeling. The growth mechanism of Kirkendall voids was analyzed. 
The effects of thickness of CusSn layer and impurity particles in the CusSn layer on the growth of Kirkendall voids 
were discussed. Phase field simulation results show that the growth of Kirkendall voids exhibits four stages during 
the thermal aging, including the formation of atomic mismatch areas at the Cu/CusSn interface, the rapid growth of 
the atomic mismatch areas leading to the formation of Kirkendall voids, the growth of Kirkendall voids and the sub- 
sequent coalescence of Kirkendall voids. Kirkendall voids nucleate preferentially at the Cu/Cu;sSn interface and 
their sizes increase with the aging time, and the coalescence of the voids can be observed obviously in the later 
stage of thermal aging. It has also been shown that the increase of the CusSn layer thickness and the amount of im- 
purity particles lead to an increase in both number and size of Kirkendall voids, as well as an increased growth ex- 
ponent; and the number of Kirkendall voids increases initially and then decreases with the aging time. 

KEY WORDS Kirkendall voids, intermetallic compound, growth kinetics, morphological evolution, 

phase-field crystal method 


近年 来 电子 产品 不 断 向 微型 化 、 多 功能 化 和 高 。 前 , 焊 点 中 的 Kirkendall 空洞 问题 正成 为 理论 和 实 
可 靠 性 发 展 , 要 求 芯 片 与 元 器 件 的 封装 密度 愈 来 愈 。” 验 研究 的 热点 之 一 . 因此 , 阐明 Kirkendall 空洞 在 不 
高 、 互 连 间距 和 焊 点 尺寸 愈 来 愈 小 "2 随 着 互 连 焊 。” 同 条 件 下 的 形 貌 演化 和 生长 规律 , 掌握 影响 Kirken- 
点 尺寸 的 日 益 减 小 而 服役 条 件 的 不 断 复杂 和 严酷 ” dall 空洞 形成 和 长 大 的 材料 、 工 艺 和 服役 条 件 等 因 
(如 承受 电流 、 热 流 和 应 力 等 的 耦合 作用 ), 对 微 烛 点 。 素 , 对 电子 封装 微 焊 点 可 靠 性 的 评估 非常 重要 , 这 
电学 和 力学 等 性 能 的 要 求 亦 越 来 越 高 中 互 连 尺 寸 ”方面 的 研究 具有 重要 理论 意义 和 工程 应 用 价值 . 
不 断 减 小 导致 焊 点 形成 过 程 中 反应 界面 层 在 整个 微 焊 点 IMC 层 及 Cu/CusSn 界面 层 中 Kirkendall 
接头 中 的 体积 分 数 不 断 增 大 , 而 界面 微观 组 织 对 接 ”空洞 的 形成 过 程 较为 复杂 , 包括 孕育 、 形 核 、 生 长 和 
头 可 靠 性 的 影响 非常 大 . 微 互 连 界 面 微观 组 织 主 要 ”聚合 4 个 阶段 由 对 于 Sn/Cu 互 连 体系 , Cu 原子 以 较 
指 焊 点 形成 过 程 中 钙 料 中 Sn 元素 等 与 金属 基底 或 。 快 迁 移 率 向 针 料 方向 扩散 后 在 裸 Cu 侧 所 留 下 的 位 
凸 点 下 金属 层 (under bump metallization, UBM) 元 素 ” 置 未 能 完全 被 Sn 原子 填充 , 便 产 生 了 原子 级 别 的 空 
等 发 生 界面 冶金 反应 而 生成 金属 间 化 合 物 (interme- ， 缺 ; 这 些 空缺 在 Cu/CusSn 界面 和 CusSn 层 内 聚集 起 
tallic compound, IMC). 焊 点 界面 形成 的 IMC 层 是 焊 。” 来 导致 了 Kirkendall 空洞 的 产生 , 并 在 后 续 工 艺 (如 
接 界 面 获得 冶金 结合 的 标志 , 同时 其 也 是 互 连 焊 点 。 多 次 回流 焊 ) 或 服役 过 程 发 生长 大 . 此 外 , 实际 焊 点 
中 的 薄弱 部 分 吕 . 适当 厚度 的 IMC 层 可 以 提高 镍 料 ” 中 由 于 温 升 而 造成 IMC 层 之 间或 者 IMC 层 与 针 料 
润 湿 能 力 并 改善 接头 的 性 能 ; 但 在 回流 焊 过 程 中 ， 和 基底 金属 之 间 热 膨胀 的 差异 , 导致 Kirkendall 空 
IMC 层 的 过 度 生长 会 造成 其 颗粒 数量 过 多 和 分 布 。” 洞 处 出 现 应 力 集中 , 进而 促使 空洞 发 展 成 裂纹 源 ， 
不 均匀 , 甚至 出 现 Kirkendall 空洞 (或 称 为 孔洞 而 与 并 最 终 导致 焊 点 发 生 脆性 断裂 . 因此 , Kirkendall 空 
空洞 混用 , 本 工作 称 之 为 空洞 ) 等 微观 缺陷 ; 而 当 焊 司 的 形成 对 微 焊 点 可 靠 性 的 影响 较 大 . 

点 在 较 高 工作 温度 下 服役 时 (相当 于 固态 时 效 过 目前 已 有 一 些 关 于 Kirkendall 空洞 形成 、 生 长 
程 ), 接头 界面 区 域 也 会 出 现 Kirkendall 空洞 并 且 其 乡 貌 及 生长 动力 学 的 初步 研究 . Ahat 等 上 研究 了 
尺寸 随 温度 的 升 高 和 时 间 的 延长 而 增 大 ; 后 期 空洞 “62Sn-36Pb-2Ag 和 96.$Sn-3.3SAg 钙 料 与 Cu 基底 组 成 
还 会 出 现 合 并 生长 , 造成 焊 点 承载 和 导电 面积 的 减 ”的 焊 点 在 150 C 不 同时 间 ($0 一 1000 ph) 的 时 效 情况 ， 
小 , 严重 时 还 能 成 为 脆性 断裂 源 , 进而 危害 焊 点 可 发 现 Kirkendall 空洞 在 CusSn 层 中 形成 和 长 大 并 影 
靠 性 和 热 疲劳 寿命 各. 不 同 针 料 合金 与 基底 金属 形 。” 响 焊 点 的 前 切 强度 . Lin 和 和 Luo 研究 发 现 , 焊 点 中 
成 的 IMC 类 型 .成 分 、 形 貌 及 形 核 点 均 不 同 , 使 得 。 的 Kirkendall 空洞 密度 随 爆 点 时 效 时 间 和 时 效 温 度 
Kirkendall 空洞 出 现 不 同 的 形 貌 演化 过 程 和 生长 行 。 的 增加 而 增 大 , 且 空 洞 的 形成 是 造成 焊 点 强度 和 可 
为 , 导致 爆 点 服役 寿命 和 失效 方式 的 不 同 7. 由 于 ” 靠 性 降低 的 主要 因素 . Zeng 等 研究 表明 , 共 唱 Sn- 
Kirkendall 空洞 对 微 焊 点 力学 性 能 和 电 互 连 性 能 有 Pb 镍 料 与 电镀 Cu 焊 盘 反应 之 后 焊 点 CuCuSn 界 面 
很 大 影响 , 其 存在 使 微 互 连 的 可 靠 性 和 寿命 均 受 到 上 Kirkendall 空洞 数量 随时 效 时 间 的 延长 而 增加 ， 
严峻 的 挑战 , 进而 影响 电子 产品 的 微型 化 进程 ; 目 同时 CuSn 层 中 Kirkendall 空洞 数量 也 在 不 断 增加 . 
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Wang 等 中 研究 了 不 同 IMC 层 厚度 对 Kirkendall 空 沽 
生长 行为 的 影响 , 发 现 空洞 数量 随 IMC 层 特别 是 
CusSn 层 厚度 的 减 小 而 减少 . 目前 , 工程 中 在 控制 
Kirkendall 空洞 方面 主要 是 通过 适当 的 工艺 抑制 其 
出 现 , 如 通过 改变 电镀 参数 5 来 减少 杂质 的 引入 
量 (含量 ), 以 抑制 Kirkendall 空洞 形 核 ; 对 电镀 Cu 基 
底 进 行 高 温 退 火 处 理 "9, 通过 消除 镀层 中 的 异 质 相 
进而 抑制 Kirkendall 空洞 的 形 核 和 长 大 . 虽 有 不 少 
实验 工作 研究 了 Kirkendall 空洞 问题 , 但 通过 实验 
手段 获取 Kirkendall 空洞 形 貌 演化 和 生长 行为 的 过 
程 耗 时 又 耗 力 , 获得 的 信息 也 非常 有 限 , 难以 揭示 
Kirkendall 空洞 完整 的 形成 过 程 和 生长 行为 . 显然 ， 
若 能 从 材料 的 微观 结构 (杂质 含量 `.IMC 层 厚度 等 ) 
及 空洞 形 核 机 制 等 入 手 , 采用 理论 分 析 和 数值 模拟 
的 方法 再 现 微 焊 点 中 Kirkendall 空洞 的 微观 形 貌 
和 动力 学 演化 行为 , 并 与 实验 互 为 补充 和 印证 , 将 
有 助 于 全 面 而 深入 地 掌握 微 焊 点 中 的 Kirkendall 
空洞 形成 过 程 及 其 生长 规律 . 在 已 有 的 模拟 研究 
中 , 主要 是 针对 Kirkendall 空洞 形成 过 程 中 的 空位 
形成 能 和 扩散 能 , 采用 第 一 原理 的 方法 进行 研究 . 
研究 采用 基于 密度 泛 函 理论 的 平面 波 帮 势 方法 
(plane wave pseudopotential, PWP)"" 和 拟 Newton 算 
法 (quasi- Newton methods)" ,通过 广义 梯度 近似 
(general gradient approximation, GGA)"" 结 合 超 软 帮 
势 (ultra soft pseudo potential, USPP)" 来 处 理 关 联 
项 ; 但 是 运用 第 一 原理 获得 的 研究 结果 不 能 直观 形 
象 地 再 现 Kirkendall 空洞 的 形 貌 . 近年 来 发 展 起 来 
的 晶体 相 场 (phase field crystal, PFC) 法 在 解决 晶体 
材料 原子 尺度 作用 方面 有 不 可 蔡 代 的 优势 ; 因 其 能 
够 在 原子 尺度 上 模拟 材料 的 微观 结构 演化 , 同时 可 
以 耦合 晶体 点 阵 周期 结构 , 所 以 在 研究 晶体 点 阵 缺 
陷 包括 空位 及 由 空位 聚集 而 形成 Kirkendall 空洞 等 
方面 有 巨大 的 优势 . 

本 工作 采用 PFC 法 模拟 研究 Sr/Cu 互 连 体系 
( 微 焊 点 ) 中 的 Kirkendall 空洞 形 貌 演化 和 生长 动力 
学 行为 , 前 明 焊 点 界面 IMC 层 厚 度 和 杂质 含量 对 
Kirkendall 空洞 形 貌 和 生长 的 影响 机 制 . 模拟 研究 旨 
在 揭示 微 焊 点 界面 Kirkendall 空洞 微观 形 貌 演化 规 
律 的 同时 提供 必要 的 生长 动力 学 信息 , 以 期 全 面 而 
深入 地 掌握 Kirkendall 空洞 形 貌 演化 和 生长 行为 的 
量化 规律 , 并 对 优化 相关 实验 研究 提供 理论 文 持 ; 
采用 计算 模拟 不 仅 有 助 于 进一步 研究 Kirkendall 空 
洞 对 焊 点 可 靠 性 的 影响 , 同时 对 深入 了 解 Kirkendall 
空洞 形成 过 程 有 着 十 分 重要 的 意义 . 
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1 相 场 模型 的 建立 
目前 应 用 的 无 铅 钙 料 主要 是 高 Sn 含量 (>95%0) 
二 元 或 三 元 合金 , 基底 金属 (UBM) 主 要 为 Cu, 故 模 
拟 时 可 用 Sm/Cu 体系 代替 实际 的 微 互 连 体系 . 目前 
研究 的 Kirkendall 空洞 主要 存在 于 SnCu 互 连 体系 
的 CuSn 层 和 Cu/CuaSn 界面 "本 研究 选择 Sn/Cu 
体系 中 IMC 层 和 Cu 基底 ; 由 于 Kirkendall 空洞 多 分 
布 于 CuwSn 层 , 故 模拟 区 域 仅 限于 CusSn 层 , 暂 不 考 
虑 无 空洞 分 布 的 CusSns 层 ; 此 外 , 模型 不 考虑 Cu 和 
CuSn 相 组 成 晶 粒 的 取向 差异 性 , 故 整个 模拟 区 域 
内 包含 2 个 独立 的 固 相 区 ( 即 CusSn 层 和 Cu 基底 层 ) 
和 界面 层 , 如 图 1 所 示 . 
对 于 由 Cu 和 Sn2 种 原子 组 成 的 二 元 合金 , 构 
造 的 关联 函数 最 低 阶 的 自由 能 泛 函 为 2: 
1 = [dr[po, In(po,/p™)-6pe, +ps, In(ps,/p™)— 6ps,]— 

1/2 [dridr,[Spc6,(r)C™™(r,, rm)apu(r)+ 

ps (r)C™ (ri, 7»)6ps,(r) + 

26p6,(r)C™ (nr,, r3)6ps,(r2)] (1) 
其 中 ,为 自由 能 泛 函 , ri 和 为 位 置 相关 函数 ，p。， 
是 Cu 组 元 的 原子 密度 ,ps, 是 Sn 组 元 的 原子 密度 ， 
po 和 pp" 分 别 为 界面 处 Cu 组 元 和 Sn 组 元 原子 密 
度 , p=pi = 万 表示 界面 处 的 组 元 原子 总 密度 , 7 代表 
热力 学 温度 , ,为 Boltzmann 常数 ，9p =pe -pr”， 
pn、 三 ps -pr ; Ce Cn 和 Ce 为 分 原子 间 两 点 
关联 函数 , 均 假 定 为 各 向 同性 , 即 Cr,r)= 
Cesn (r,— 站 | 


98Ay 


~ 
D 


Interface layer 


ey 
98Ay 


Y 512Ax 


图 1 模拟 计算 采用 的 二 维 区 域 示意 图 


Fig.1 Schematic configuration of the computational do- 


main where the System consists of 512Ax x 200Ay 
(Ax and Ay represent the grid size along the x and y 
directions, respectively. Cu substrate and CusSn lay- 
er are located between (1~98)Ay and (103~200)Ay 
along the y direction; a thin interface layer is placed 
within (99~102)Ay between the CusSn layer and Cu 
substrate; and the interface misorientation angle is 
Set as (4.8° and the interface is formed between 


CusSn and Cu layers) 
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为 建立 合金 自由 能 和 标准 相 场 模型 之 间 的 
关联 , 通常 定义 总 的 密度 函数 p =p +ps, , 局 域 浓 
度 c=pe,/p，, 则 原子 密度 为 pu=co 和 ps =pL-o). 
采用 以 下 定义 : p=pi+6p1, 其 中 m=pm+p 和 
6c=0.5-c. 式 (1) 可 以 变换 为 : 


#7 Jartp ln(p/p) -op +Boe+ 


FF, SoplcC™™ +( -ACSp+ 
plelne+l( -Aln( -A+ 
polC™* + 0%)/2- CN -op} 0) 
式 中 ， 
B=pC -Cp+tp)2+pln(pr pr) (3) 
F,=pln[p/(pr"p™) ]- 
Calor +pi2(p + - 
CI +pi/2(p1 + (G) 
通常 选取 各 原子 的 原子 密度 求解 动力 学 方程 


(2), 引入 Cu 和 Sn 组 元 原子 的 无 量 纲 密度 函数 ma 
和 mass: 


nc,=(pes -Ped)P (5) 
ns, (ps, -Ps)P (0) 
同时 引入 如 下 密度 场 和 浓度 场 进行 扩展 计算 : 
n=nc, tns, (7) 
ON=(ns, — ncs)+ a a (8) 


以 下 的 计算 中 采用 SN 代替 6c . 式 (2) 在 SN =0 
和 n=0 处 展开 , 得 到 自由 能 函数 形式 为 : 
F= Jaxt3An = Hm + 4 + y+ EA 十 


sy + KWy|] (9) 
其 中 ， 

A"=AB, +B +B +VY (10) 

AB,=B,—B: (11) 

x=T/A (12) 

Q+V)=1+2RV + RV (13) 

R=1+ay (14) 


其 中 ，Bu 是 液 相 无 量 纲 体 弹 性 模 量 , 数值 大 小 为 
6N =0 时 的 液 相等 温 压 缩 率 ; B 正比 于 晶体 弹性 模 
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在 Kirkendall 空洞 的 模拟 中 , 常 采 用 无 量 纲 原 
子 密度 来 更 为 方便 地 表示 动力 学 方程 , 即 采 用 
$=(pes psa)/Pp1, nc, = +t/2=pesp, 和 ns,=(n— 
办 /2=ps,/pi 来 表示 呈 : 


Onc 2 OF 
=M.V < = 
ot "Onc, 


Me VIA Mn -in ton tlw+Bn yy tw -KV yy] (15) 


Ons 2 OF 
on 一 M. z 一 
ot 0 


Ms VA ntin ton -lw+ Bn -wr + KV (10) 
其 中 ，M 和 Ms 是 原子 迁移 率 , 其 大 小 由 原子 密度 
决定 , 本 研究 采用 无 量 纲 化 形式 表示 原子 迁移 率 ， 
如 Ms =0.01 和 MM。 =1; t, 和 w 表示 振幅 的 起 伏 变 
化 ; w 与 中 间 键 能 和 自由 结合 能 的 差异 有 关 ; wu 表 
示 体 系 中 的 原子 相互 作用 . 

动力 学 方程 式 (15) 和 (16) 中 密度 场 n 的 二 维 单 
模 近 似 解 如 下 : 
n(x,y,t=0)=7+Alcos(2g9,y)/2— cos(q,x)cos(qg,y)) (17) 
其 中 , 4 值 为 0.5, a 为 晶 格 常数 (a=0.6927 nm)， 
gq,=2mT/a ,9g,=9,/N3. 式 (17) 也 是 模拟 的 初始 条 件 . 
模拟 采用 的 二 维 体系 大 小 为 512Ax x 200Ay , 如 图 1 
所 示 ; 在 初始 模拟 配置 中 沿 y 方 向 分 为 Cu 层 、 界 面 
层 和 Cu3Sn 层 , 其 中 界面 层 厚度 为 4Ay . 模拟 计算 中 
CuCuSn 界 面 层 形成 过 程 的 本 质 为 弛 豫 过 程 , 在 此 
过 程 中 体系 自由 能 由 非 平衡 态 转变 为 平衡 态 . 采用 
以 下 判 据 界定 体系 自由 能 达到 平衡 态 : 当 相 邻 时 间 
步 对 应 的 体系 自由 能 变化 量 小 于 等 于 10 “时 , 判定 
此 刻 为 Cu/CusSn 界面 层 形 成 的 初始 状态 . 

二 元 合金 体系 界面 空位 随 着 演化 时 间 的 增加 ， 
最 终 形 成 Kirkendall 空洞 . 空洞 形成 初期 , 界面 形成 
原子 错 配 区 的 过 程 可 近似 认为 是 唱 界 预 熔化 过 程 扩 . 
在 该 过 程 中 , 小 角度 界面 取向 差 可 以 提供 单个 不 连 
续 的 空位 列 , 大 角度 界面 取向 差 则 提供 一 列 连 续 的 
空位 线 , 在 后 续 的 长 大 过 程 中 逐渐 生长 成 为 空洞 
本 模拟 中 结合 Sn/Cu 合金 体系 空洞 形成 过 程 , 采用 
小 角度 界面 取向 差 作为 研究 对 象 . 根据 已 有 研究 ， 
在 合金 无 限 趋 近 熔化 临界 温度 时 , 润 湿 温度 和 界面 
取向 差 角度 9 之 间 的 关系 可 表述 为 *3 

AB.,= AB, -4E sin’0 (18) 
其 中 , AB, 与 润 湿 温度 相关 , AB, =0.0217™*; AB， 
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与 临界 熔化 温度 相关 ，AB, =0.0272P0; 玉 与 位 错 相 
关 , 书 =0.19825"1. 结合 界面 层 厚 度 可 得 最 佳 角度 约 为 
4.8"P, 故 本 模拟 初始 设置 界面 取向 差 为 4.8°. 

模拟 区 域 上 下 边界 采用 Neumann 条件, 左右 边 
界 采 用 周期 性 条 件 , 对 二 维 体系 采用 正方 形 网 格 划 
分 ( Ax = Ay )=0.9896, 时 间 步 长 Ai=0.001, 运用 有 限 差 
分 法 进行 迭代 计算 , 模拟 中 其 它 参数 取 值 见 表 153. 
2 结果 与 分 析 
2.1 Kirkendall 空洞 的 形 貌 演化 

根据 图 1 设 定 的 模拟 体系 , 初始 状态 Cu 层 尺寸 
范围 为 512Ax x (~98)Ay ,CuSn 层 尺寸 范围 是 512Ax x 
(103~200)Ay, 其 余 为 CusSn/Cu 界面 层 ( 512Ax x 
4Ay ) 且 层 内 随机 分 布 杂 质 颗粒 . 基于 体系 自由 能 
选取 Cu 层 和 CusSn 层 界面 取向 差 , 本 研究 设置 为 
0 =4.8°03. 

2 为 Sn/Cu 互 连 体 系 Cu/CusSn 界面 和 CusSn 
层 中 Kirkendall 空洞 形 貌 演化 过 程 的 二 维 模拟 结果 
及 与 实验 结果 的 对 比 . 可 以 看 出 , 模拟 结果 显示 出 
Cu/CusSn 界面 处 和 CusSn 层 内 分 布 着 大 量 形状 各 
异 、 尺 寸 不 均匀 的 Kirkendall 空洞 (图 2c), 揭示 的 
Kirkendall 空洞 演化 过 程 如 下 : (1) 体系 达到 平衡 之 


表 1 Sm/Cu 互 连 体系 模拟 所 采用 的 材料 属性 参数 外 


Table 1 Material parameters used in the simulation of 


Sn/Cu soldering system™ 


Symbol Value Symbol Value 
B! 0.7 证 0.6 
B; -1.8 v 1.0 
B* 1 K 4.0 
元 -0.2571 Ww 1.0 

Woe, 0.2 u 4.0 
Ys, =02 元 -0.1503 


Note: B, 一 the dimensionless bulk modulus of the 
interface layer; 已 , 一 the parameter related to 
phase diagram; B” 一 the elastic constant of 
the crystal; t, v—the fluctuation amplitudes; 
w 一 the difference between interspecies bond 
energy and self bond energy; wu 一 the atomic 
interactions; K—the gradient energy coeffi- 
cient for the concentration field; 元 一 the di- 
mensionless density of supercooled liquid 
phase; 元 一 the dimensionless density of sol- 
id phase; wy., 一 the dimensionless concentra- 
tion of Cu-rich phase; yw,, 一 the dimension- 


less concentration of Sn-rich phase 


Kirkendall 


图 2 Cu/CusSn 界 面 和 CusSn 层 Kirkendall 空 洞 的 模拟 结果 和 组 织 形 貌 
Fig.2 Simulated morphologies of Kirkendall voids at the Cu/CusSn interface and in the CusSn layer at different time 


steps of t=0.1x10’ (a), 3x10’ (b), 5x10’ (c), 7x10’ (d) and the experimental observation of Kirkendall voids in the 
Sn-3.0Ag-0.5Cu/Cu joint aged at 217 C for 120 min (e) and 240 min (f) 
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后 , CusSn 层 内 随机 分 布 着 大 量 原子 错 配 区 , 并 铺 满 
整个 Cu/CusSn 界面 (图 2a); (2) 随时 效 时 间 延 长 , Cu/ 
CusSn 界面 处 原子 错 配 区 迅速 生长 成 为 Kirkendall 
空洞 ; 且 界 面 处 空洞 迅速 长 大 并 发 生 合并 生长 , 造 
成 Cu/CwSn 界面 处 空洞 呈 不 规则 状 (图 2b); 随后 
界面 处 Kirkedall 空洞 继续 长 大 , 在 CuSn 层 内 大 量 


Im| 
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( 即 Ms=0.05, 0.01 和 0.005) 以 探讨 不 同 Cu/Sn 原子 
迁移 率 比值 对 Kirkendall 空洞 形 貌 的 影响 , 模拟 结 
果 如 图 3 所 示 . 随 Sn 原子 迁移 率 的 减 小 , 空洞 由 垂 
直 于 界面 生长 逐渐 转变 为 平行 于 界面 生长 , 且 
CusSn 界面 上 方 的 空洞 逐渐 消失 , 空洞 形 貌 趋 于 扁 
平 . 根据 文献 [26] 可 知 , 不 同 温度 下 Cu 原子 和 Sn 原 


原子 错 配 区 生成 尺寸 不 均匀 的 Kirkendall 空洞 3 
迅速 长 大 , 但 由 于 分 布 不 均 且 相 邻 空洞 间距 较 大 ， 
空洞 合并 生长 现象 不 明显 (图 2c); (3) 随时 效 时 间 
进一步 延长 , 空洞 不 断 合 并 长 大 而 在 CuSn 层 内 
和 Cu/CusSn 界面 处 均 形 成 尺寸 较 大 且 形 状 不 规则 
的 Kirkendall 空洞 ; 同时 空洞 的 数量 随 合 并 生长 的 
进行 而 减少 , 空洞 尺寸 则 增 大 (图 2d). 与 图 2e 和 了 所 
示 Sn-3.0Ag-0.5Cu/Cu 焊 点 在 217 'C 等 温 时 效 120 和 
240 min 后 的 界面 显 微 组 织 忆 比较 可 见 , 模拟 过 程 能 
很 好 地 再 现 Cu/CusSn 界面 和 CusSn 层 内 Kirkendall 
空洞 的 组 织 形 貌 , 模拟 结果 和 实验 观察 的 主要 特征 
较为 符合 . 需要 指出 , 本 研究 所 采用 的 晶体 相 场 模 
型 还 无 法 处 理 Cu/CusSn 界面 反 应 过 程 , 因此 模拟 结 
果 不 能 再 现 Cu/CusSn 界面 的 动态 演化 过 程 . 

随时 效 温度 的 改变 , Cu 和 Sn 原子 迁移 率 发 生 
相应 的 改变 . 模拟 时 还 设置 了 不 同 的 Sn 原子 迁移 率 


子 在 CuSn 中 的 原子 迁移 率 相 差 1~2 个 数量 级 ; 考 
虑 真实 体系 中 Cu 原子 和 Sn 原子 迁移 率 同时 受到 
CusSn, CusSns 和 CusSmCusSn 界 面 的 影响 , 后 续 研 究 
采用 的 原子 迁移 率 为 Ms =0.01 及 M.,=1. 

2.2 IMC 层 厚度 对 Kirkendall 空洞 形 貌 和 生长 动力 

学 的 影响 

图 4 为 CuSn 层 厚度 变化 时 Kirkendall 空洞 形 
貌 演化 的 模拟 结果 . 模拟 初始 设置 3 种 CuSn 层 尺 
寸 范围 512Ax x (103~200)Ay ，512Ax x (103~190)Ay 
和 512Ax x (403~180)Ay , Cu 层 尺 寸 范围 为 512Ax x 
(1~98)Ay , 也 即 图 4al~a3, bl~b3 和 cl~c3 中 CusSn 层 
与 Cu 层 的 厚度 比分 别 为 1:1 9:10 和 4:5, 界面 取向 
差 设 置 为 4.8" 己 . 在 相同 的 演化 时 间 ( 拓 7x109) 下 ， 
CusSn 层 厚度 越 大 则 对 应 的 Kirkendall 空洞 数量 越 
多 且 尺 寸 越 大 . 从 演化 过 程 可 以 看 出 ,! 从 0 增加 到 
1x10* 的 过 程 中 界面 层 两 侧 的 原子 不 断 吞 哦 界面 , 最 


~ 


3 Cu/CusSn 界 面 和 CusSn 层 Kirkendall 空洞 在 不 同 原子 迁移 率 时 的 组 织 形 貌 
Fig.3 Simulated morphologies of Kirkendall voids at the Cu/Cu;Sn interface and in the CusSn layer at mobilities of Mc.= 
1 and Ms,=0.05 (a), 0.01 (b) and 0.005 (c) 


图 4 不 同 CusSn 层 厚度 下 Cu/CusSn 界面 Kirkendall 空洞 组 织 形 貌 
Fig.4 Simulated morphologies of Kirkendall voids at the Cu/CusSn interface with thickness ratios of CusSn layer to Cu 
layer being 1:1 (al~a3), 9:10 (bl~b3) and 4:5 (cl~c3) at {=0.6x10’ (al, bl, cl), 1x10’ (a2, b2, c2) and 7x10’ (a3, 


b3, c3) (Insets show the corresponding enlarged views) 
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终 在 界面 处 形成 原子 错 配 区 , 如 图 4a2, b2 和 c2 所 
示 . 原子 错 配 区 数量 随 CusSn 层 厚度 的 减 小 而 减少 ， 
相 邻 原子 错 配 区 之 间 间 距 随 CusSn 层 厚度 的 减 小 而 
增 大 . 形成 的 原子 错 配 区 在 时 效 过 程 中 起 着 钉 扎 
作用 , 造成 空位 阱 减 小 , 使 得 该 区 域 空 位 浓度 过 饱 
和 后 , 从 而 引起 空洞 生长 . 随时 效 时 间 的 延长 , Kirk- 
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何 变 化 , Kirkendall 空洞 形成 长 大 过 程 中 , 空洞 数量 
均 呈 现 先 增 后 减 的 规律 , 相 比 于 实验 观察 四 所 发 现 
的 空洞 数量 随 CusSn 厚度 减 小 而 减少 的 现象 , 本 研 
究 更 全 面 地 揭示 了 Kirkendall 空洞 的 生长 规律 . 
图 6 为 3 种 不 同 CuSn 层 厚度 下 Kirkendall 空洞 
尺寸 随时 间 的 变化 (图 中 对 应 的 数据 分 布点 ) 及 拟 合 


endall 空洞 在 界面 处 形成 后 不 断 长 大 , 且 长 大 过 程 
中 尺寸 较 大 的 空洞 会 与 邻近 空洞 合并 ; 在 时 效 
期 , 空洞 之 间 多 为 合并 生长 , 形成 体积 较 大 的 空 ; 
此 外 , 由 图 4a3, by 和 c3 还 清晰 可 见 , 随 CusSn 层 
度 的 减 小 , 演化 后 期 Kirkendall 空洞 数量 和 尺寸 
显 减 小 . 

图 5 为 3 种 不 同 CusSn 层 厚度 情况 下 Kirkendall 
空洞 数量 随时 效 时 间 ( 总 时 效 时 间 友 9.95x10) 的 变 


汪 司 型 可 


结果 (图 中 对 应 的 曲线 ). 由 于 Kirkendall 空洞 合并 生 
长 而 呈 不 规则 形状 , 本 研究 中 采用 其 横向 尺寸 和 纵 
向 尺寸 的 平均 值 作为 空洞 的 平均 尺寸 . 空洞 横向 尺 
寸 为 空洞 沿 Cu/CusSn 界面 方向 (横向 ) 所 占 的 长 度 ， 
纵向 尺寸 指 空洞 沿 垂直 于 CuwCusSn 界面 方向 所 占 
的 高 度 . 为 保证 统计 样本 尽量 充足 并 综合 考虑 计算 
耗 时 , 对 每 种 模拟 情况 均 做 3 次 单独 的 模拟 ; 3 次 模 
拟 的 初始 条 件 (包括 杂质 含量 、 体 系 大 小 和 时 间 步 长 


化 关系 . 显然 , Kirkendall 空洞 的 生长 动力 学 行为 受 
CuSn 层 厚度 的 影响 , 其 数量 先 增 加 后 减少 , 呈现 明 
显 的 阶段 性 : (1) 初始 阶段 , Kirkendall 空洞 的 数量 随 


等 ) 均 相同 , 将 3 次 模拟 得 到 的 尺寸 再 做 平均 后 得 出 
最 后 用 于 统计 的 尺寸 . 从 图 6 可 见 , 随 CusSn 层 厚度 
的 减 小 , 空洞 的 尺寸 减 小 ; 结合 图 5 结果 可 得 出 , 空 


时 间 有 较 大 增加 , 表明 此 过 程 中 其 在 Cu/CusSn 界 国 
处 快速 形 核 并 长 大 ; (2) 生长 阶段 , Kirkendall 空洞 的 
数量 在 该 阶段 不 断 减 少 , 表明 其 在 界面 处 合并 生 
长 ; 这 些 生长 特征 在 图 4 所 示 的 形 貌 演化 模拟 结 

中 均 有 反映 . 从 图 5 还 可 明确 看 到 , 受 CuSn 层 厚度 
影响 Kirkendall 空洞 生长 的 初始 阶段 经 历 的 时 间 有 
所 不 同 ; 例如 CuSn 层 较 厚 (CuSn 与 Cu 层 厚 度 比 
CusSn: Cu=1:1) 时 的 初始 阶段 较 长 (1<8x10”), CusSn 
层 较 薄 (CuwSn:Cu=4:5) 时 的 初始 阶段 时 间 较 短 (1< 
6x103). 此 外 还 可 见 , CuSn 层 较 厚 的 生长 阶段 中 空洞 
合并 生长 较为 明显 , 数量 减少 较 快 (CuSn:Cu=1:1); 
而 CuSn 层 较 薄 的 生长 阶段 空洞 合并 生长 较 少 , 数 
量变 化 较 慢 (CuSn: Cu=4;:5). 无 论 CuSn 层 厚度 如 


34 上 

五 32 上 

5 

“ 

亏 30 上 

吴 

时 28 上 

闪 26 

己 Thickness ratio 

内 24 上 

CuSn:Cu=1:1 

三 22 上 一 e 一 CuSn: Cu=9:10 
20 上 一 全 CuSn:Cu=4:5 

1 1 


2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 
t/10° 
$ 不 同 CusSn 层 厚度 时 Cu/CusSn 界面 Kirkendall 空洞 
数量 随时 间 的 变化 关系 
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Cu/CusSn interface with different CusSn layer thick- 
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洞 数量 和 尺寸 均 随 CusSn 层 厚度 的 减 小 而 减 小 , 这 
一 规律 与 实验 研究 中 所 获得 的 结论 一 致 . 

微 互 连 界面 Kirkendall 空洞 与 IMC 存在 很 强 的 
关联 性 , 空洞 常 出 现在 CuwCusSn 界面 和 CusSn 层 内 ， 
极 少 出 现在 CusSns 层 , 其 尺寸 伴随 CusSn 层 的 减少 
而 减 小 . 近年 来 , 对 微 焊 点 中 Kirkendall 空洞 形 核 和 
生长 做 了 大 量 实验 研究 和 理论 分 析 , 得 出 了 界面 形 
核 自 由 能 和 界面 能 与 应 力 的 关系 ™, 并 建立 了 Kirk- 
endall 空洞 在 微 焊 点 中 形 核 生 长 的 本 构 模 型 外 ,将 空 
洞 生 长 速率 与 扩散 能 联系 起 来 , 对 空洞 生长 进行 定 
量 表 征 . 通过 对 应 力 的 分 析 中 认为 , 空洞 的 生长 与 空 
洞 表面 原子 迁移 率 成 正比 . 此 外 研究 还 表明 , 空洞 
尺寸 量化 可 以 用 IMC 层 量化 方法 进行 统计 6 即 采 
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图 6 不 同 CusSn 层 厚度 时 Cu/CusSn 界面 Kirkendall 空洞 
尺寸 随时 间 变化 关系 
Fig.6 Time dependences of size of Kirkendall void at the 


Cu/CusSn interface with different CusSn layer thick- 


nesses 
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用 式 (19) 所 示 的 指数 函数 进行 描述 : 
Y=Y,+Ke™ (19) 

其 中 ,了 表示 界面 反应 1 时 刻 Kirkendall 空洞 尺寸 , ny 
为 空洞 生长 指数 , 7 为 界面 初始 IMC 层 厚度 , KK 为 
生长 速率 常数 . 

通过 拟 合 曲线 获得 的 到 和 请 列 于 表 2. 可 知 , 随 
CusSn 层 厚度 减 小 , ny 呈 减 小 趋势 . CuSn:Cu=1:1 时 
1 二 1.126, 而 CusSn :Cu=4:5 时 ny=0.312. 由 己 有 研究 
结论 外 可 知 , ny 处 于 0.3~1.5 时 可 认为 空洞 在 界面 处 
形 核 , 即 本 研究 所 选取 的 不 同 CusSn 厚度 的 情形 均 
可 认为 在 界面 处 形 核 . 由 此 可 见 , Kirkendall 空洞 的 
形 核 位 置 与 CusSn 层 厚度 无 关 . 
2.3 杂质 含量 对 Kirkendall 空洞 形 貌 和 生长 动力 学 

影响 

研究 上 5 发 现 , Cu 焊 盘 电镀 层 内 含有 的 多 种 杂 
质 (S, Cl, N 和 C 等 ) 可 在 焊 点 形成 过 程 中 进入 IMC 
层 . 而 杂质 的 存在 相当 于 在 CuSn 层 中 引入 了 蜡 质 
形 核 点 , 引起 Kirkendall 空洞 的 非 均 匀 形 核 和 偏 聚 
以 及 降低 了 界面 处 空洞 形成 能 , 并 引发 应 力 局 部 集 
中 和 空位 阱 的 钉 扎 , 造成 空位 浓度 过 饱和 , 从 而 形 
成 Kirkendall 空洞 . 为 了 研究 不 同 杂质 含量 情况 下 
Kirkendall 空洞 的 形 貌 演化 过 程 , 采用 图 7 所 示 的 模 
型 . 模拟 采用 二 维 体系 大 小 为 512Ax x 200Ay ; 初始 
模拟 配置 为 沿 着 y 方 向 , 分 为 Cu 层 、 界 面 屋 和 CusSn 
层 ; 界面 层 厚度 为 4Ay , Cu 层 和 CusSn 层 厚度 均 为 
98Ay , 由 于 引入 杂质 颗粒 聚集 方式 、 出 现 位 置 和 颗 
粒 大 小 等 不 同 , 模拟 过 程 中 CusSn 层 内 随机 分 布 不 
同 含量 (浓度 ) 和 尺寸 的 杂质 颗粒 . 

图 8 为 模拟 CuSn 层 存在 3 种 不 同 杂质 含量 
(12.98%, 22.26% 和 35.56%) 时 Kirkendall 空洞 形 貌 
随时 效 时 间 ( 总 时 效 时 间 丰 7x10) 演 化 结果 . 可 以 看 
出 ,1 从 0 到 1x10 的 过 程 中 , 界面 层 两 侧 的 原子 不 断 

表 2 不 同 CusSn 层 厚度 情况 下 Cu/CusSn 界面 Kirkendall 

空洞 尺寸 随时 间 变化 指数 拟 合 结果 


Table 2 Exponential fitting results of time dependence of 


size of Kirkendall void at the Cu/CusSn interface 


with different CusSn layer thicknesses 


Thickness ratio RR ny Ry 


CusSn:Cu=1:1 1.679 1.126 0.983 
CusSn:Cu=9.10 2.089 0:335 0.980 
CusSn:Cu=4:5 60.132 0.312 0.994 


Note: 天 一 growth rate constant, n,—growth exponent, 


Ry—square of correlation conefficient 


吞噬 界面 , 最 终 在 界面 处 形成 原子 错 配 区 , 如 图 
8a2, b2 和 c2 所 示 . 原子 错 配 区 数量 随 杂 质 含量 的 增 
加 而 增 大 , 相 邻 原子 错 配 区 之 间 的 间距 则 随 杂 质 含 
量 增 大 而 减 小 . 当 杂 质 含量 较 高 时 , 演化 初期 已 有 
大 量 的 原子 错 配 区 分 布 于 CuSn 层 内 , 它们 在 时 效 
过 程 中 起 到 钉 扎 作 用 , 造成 空位 阱 减 小 , 使 得 该 区 
域 空位 浓度 过 饱和 从 而 引起 空洞 生长 . 随 杂 质 含 
量 的 增加 , 原子 错 配 区 密度 增 大 , 时 效 后 期 形成 的 
空洞 数量 和 尺寸 均 增 大 ; 同时 由 于 杂质 颗粒 分 布 的 
不 确定 性 , 造成 空洞 出 现 位置 的 不 确定 性 , 在 模拟 
表现 为 CusSn 层 内 部 和 顶端 同时 出 现 不 规则 的 
Kirkendall 空洞 . 随时 效 时 间 的 延长 , Kirkendall 空洞 
在 界面 处 形成 后 不 断 长 大 , 其 中 尺寸 较 大 的 空洞 在 
生长 过 程 中 与 邻近 空洞 合并 ; 在 演化 后 期 , 空洞 之 
间 合 并 而 引起 生长 加 剧 , 形成 体积 较 大 的 空洞 ; 由 
图 8a3, by 和 c3 清晰 可 见 , 随 杂 质 含量 的 增加 , 演化 
后 期 Kirkendall 空 洞 的 数量 和 尺寸 均 明显 增 大 . 

图 9 为 CuSn 层 存在 3 种 不 同 杂质 含量 情况 下 
Kirkendall 空洞 数量 随时 效 时 间 的 变化 关系 . 显然 ， 
林 质 售 量 对 Kirkendall 空洞 生长 动力 学 有 明显 影 
响 . 杂质 含量 为 22.26% 和 35.56% 时 , Kirkendall 空洞 
的 数量 随时 间 变 化 具有 明显 的 阶段 性 : (1) 初始 阶 
段 , Kirkendall 空洞 的 数量 随时 间 而 显著 增加 , 表明 
此 过 程 主要 是 空洞 在 界面 处 快速 形 核 长 大 阶段 ; (2) 
生长 阶段 , Kirkendall 空洞 在 该 阶段 数量 不 断 下 降 ， 
表明 其 在 界面 处 合并 生长 . 值得 注意 的 是 杂质 含量 
为 12.98% 时 , Kirkendall 空洞 生长 过 程 中 数量 变化 
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图 7 模拟 计算 采用 的 二 维 区 域 示意 图 


Fig.7 Schematic configuration of the computational do- 


main Where the System consists of 512Ax x 200Ay 
(Ax and Ay represent the grid size along the x 
and y directions, respectively. Cu substrate and 
CusSn layer are located between (1~98)Ay and 
(103~200)Ay along the y direction; inhomogeneous 
nucleation sites are randomly distributed in the 
CusSn layer; a thin interface layer is placed within 
(99~102)Ay between the CusSn layer and Cu sub- 
strate; and the interface misorientation angle is set 
as (-4.8° and the interface ls formed between two 


phases with a thin layer) 


A 


第 7 


较为 复杂 , 由 图 9 可 见 在 4.5x10 和 鼎 7x10 均 出 现 。 生长 
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空洞 数量 急剧 减 小 . 无 论 杂 质 含量 如 何 变 化 ， 


空洞 数量 的 峰值 , 但 空洞 数量 整体 变化 仍 呈现 减 小 ”Kirkendall 空洞 形成 长 大 过 程 中 数量 的 变化 均 呈 现 
的 趋势 . 为 验证 这 一 现象 , 对 杂质 含量 分 别 为 ” 先 增 后 减 的 规律 . 
5.12%, 8.16%, 11.23% 和 14.56% 时 的 Kirkendall 空洞 图 10 为 CusSn 层 内 存在 3 种 不 同 杂 质 含 量 情 况 
数量 各 做 了 3 次 模拟 统计 , 均 出 现 2 次 空洞 数量 峰 下 Kirkendall 空洞 尺寸 随时 间 变 化 (图 中 对 应 的 数据 
值 . 分 析 认 为 : 在 生长 初期 , 空洞 优先 在 界面 处 形 核 ” 分 布点 ) 及 拟 合 结果 (图 中 对 应 的 曲线 ). 显然 , 整个 
长 大 , 此 时 由 于 CusSn 层 内 杂质 含量 相对 较 小 , 空洞 演化 过 程 中 Kirkendall 空洞 尺寸 在 不 断 增 加 , 但 杂 
形 核 长 大 所 需 时 间 较 长 ; 在 CuSn 层 内 部 空洞 形成 ” 质 含量 为 12.98% 时 尺寸 增长 率 较 慢 , 而 杂质 含量 为 
之 前 , 空洞 数量 的 变化 主要 来 源 于 界面 处 空洞 的 形 ” 22.26% 和 35.56% 时 尺寸 增长 率 较 大 ; 表明 不 同 的 杂 
核 长 大 与 合并 生长 , 故 造成 空洞 数量 出 现 第 一 次 先 。 质 含量 不 仅 影 响 尺 寸 的 大 小 , 对 尺寸 增长 速率 也 有 
增 后 减 的 变化 . 随时 效 时 间 的 延长 , CuSn 层 内 部 形 ” 影响 . 同时 还 发 现 , Kirkendall 空洞 尺寸 随 杂 质 含量 
成 空洞 数量 的 增加 量 大 于 界面 处 合并 生长 过 程 中 ”的 增加 而 增 大 , 与 实验 中 观察 到 的 镀层 中 杂质 存在 
的 空洞 数量 的 减 小 量 , 从 而 出 现 空洞 数量 的 二 次 增 。 可 促进 空位 形 核 的 结论 相 一 致 ,但 无 论 在 何 种 
长 ; 随时 效 时 间 的 进一步 延长 , 空洞 出 现 大 量 合 3 杂质 含量 下 , Kirkendall 空洞 的 尺寸 均 随 时 效 时 间 的 
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Fig.9 Time dependences of Kirkendall void number at the 
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延长 而 增 大 . 


通过 曲线 拟 合 获得 的 有 和 ny 列 于 表 3. 可 知 , ny 


随 杂 质 含 量 的 增加 呈 弟 增 规律 , 数值 处 于 0.385 和 
0.899 之 间 . 由 研究 四 可 知 , ny 处 于 0.3~1.5 时 可 认为 
空洞 在 界面 处 形 核 , 故 本 研究 所 选取 的 不 同 杂 质 含 
量 情形 下 Kirkendall 空洞 均 可 认为 在 界面 处 形 核 , 
即 形 核 位 置 与 杂质 含量 无 明显 关系 . 


表 3 不 同 杂 质 含量 下 Kirkendall 空洞 尺寸 随时 间 变 化 的 
信和 外 


Table 3 Exponential fitting results of time dependence of 
Kirkendall void size at the Cu/CusSn interface 


with different impurity concentrations 


Impurity concentration K, ny Ry 
12.98% 0.0270 0.385 0.989 
22.26% 0.2050 0.556 0.990 
35.56% 0.5362 0.899 0.992 
3 结论 


(1) Kirkendall 空洞 优先 在 Cu/CusSn 界面 处 形 
成 和 长 大 . 时 效 初期 Cu/CusSn 界面 处 快速 生成 原子 
音 配 区 , 进而 演化 为 Kirkendall 空洞 ; 时 效 中 期 Cu/ 
CwSn 界面 处 空洞 尺寸 和 生长 速率 较 大 , 空洞 间 合 
并 生长 明显 ; CuSn 层 内 空洞 尺寸 和 生长 速率 较 小 ， 
空洞 间 合 并 生长 不 明显 ; 时 效 后 期 Cu/CusSn 界面 和 
CusSn 层 内 空洞 间距 减 小 并 出 现 合 并 生长 , 导致 空 
洞 尺寸 增 大 而 数量 减 小 . 

(2) Kirkendall 空洞 数量 和 尺寸 随 CusSn 层 厚度 
的 增 大 而 增加 , 其 生长 指数 随 CusSn 层 厚度 的 减 小 
而 减 小 ; CuSn 层 厚度 并 不 明显 影响 Kirkendall 空洞 
的 形 核 位 置 和 生长 规律 , 空洞 数量 随时 间 呈 现 先 增 
后 减 的 变化 规律 . 

(3) Kirkendall 空洞 的 数量 ` 尺寸 和 尺寸 增长 速 
率 均 随 杂 质 含量 的 增加 而 增 大 , 其 生长 指数 也 随 杂 
质 含量 的 增加 而 增 大 . 在 整个 时 效 过 程 中 , 杂质 含 
量 对 Kirkendall 空洞 形 核 位 置 和 生长 规律 的 影响 3 
不 明显 , Kirkendall 空洞 数量 随时 间 呈 现 先 增 后 减 的 
变化 规律 . 
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